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1.　緒　　言
　1991 年に発見された CNT（カーボンナノ
チューブ）は新素材として世界的に注目されて
いる。CNTは強度・剛性に優れ，熱伝導率・
電気伝導率が高く，化学的に安定で，様々な分
野でその適用が盛んに研究されている１）。
　CNT 複合材中の CNT の配列に関して，数
多くの事例が文献２）に紹介されている。複合
材中でのCNTの方向を制御する方法は，CNT
の製造過程で方向を制御する方法と，出来上
がった CNTと樹脂などとの混合時あるいは混
合後に制御する方法に大別される。製造過程で
CNTの方向を制御する方法の代表例としては，
CVD法によるものがある。
　CNTと樹脂などとの混合物をせん断変形さ
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せて，CNT の配列を揃える研究が数多くの
研究者によってなされている。出来上がった
CNT複合材をカットして切り口にせん断変形
を生じさせる方法３），フィルム状の CNT複合
材を一方向に伸ばす方法４），CNTと樹脂の混
合物を押し出しにより成型する方法５）などが
ある。これらの方法は高含有率の CNT複合材
に適用できる大きな利点はあるものの，せん断
変形を任意の方向に生じさせることは難しく，
決まりきった方向にしかCNTを配列できない。
　また，磁界あるいは電界を利用して CNTを
配列させる方法も研究されている６）。電界と平
行に CNTのような細長く高い電気伝導性を有
する物体が配列する７）性質を利用して，CNT
と媒体の懸濁物（サスペンション）に電界を印
加し，CNTの方向を制御する試みがなされて
きた。この方法は，ファンクション・ジェネレー
タで発生させた信号をアンプで増幅して CNT
と媒体の懸濁物に電界を印加するという極めて
シンプルな方法で，容易に媒体中での CNTの
方向分布を制御できるといった特徴を持つ。
　文献８）では，電気化学の実験でよく用いら
れるくし形電極上に CNTとエチルアルコール
の懸濁物を滴下し，電極に交流電圧を印加し，
くし形電極間で CNTを配列させる実験を行っ
ている。CNT配列後エチルアルコールを蒸発
させ，CNT の配列の状態を SEMで観察して
いる。印加する交流電圧の強さや周波数を変化
させ，配列の様子を調べている。文献９）では，
温度センサの開発を目指して，尖った電極間
にCNTとエチルアルコールの懸濁物を滴下し，
電界を加え，電極間に CNTが橋渡し状態とな
るような実験を行っている。
　CNTと硬化前のエポキシ樹脂の懸濁物に電
界を印加し，CNT の配列を持つ CNT 複合材
の作製を試みた例として文献 10）や文献 11）
が挙げられる。CNT の重量含有率 1.0wt% 程
度まで実験を行っている。CNT の重量含有
率が 0.20wt% のとき，CNT がくもの巣状の
ネットワークを構成する。CNTが配列するの
は CNT の重量含有率が 0.5wt% 程度までで，
それ以上になると電気抵抗が急激に変化する
パーコレーション閾値を越え，CNTはエポキ
シ樹脂中で動かなくなる。これらの方法では，
CNTはある特定の方向に配列するが，CNTの
利用の拡大の可能性を広げるためには，CNT
を様々な方向に自由自在に配列させる方法の確
立が望まれる。
　本研究においては，CNT 複合材中の CNT
の方向を自由に制御する方法の確立を目指し
て，二つ方向から異なった位相や周波数を持
つ電界を印加できる電極を作製し，電極間に
CNTと硬化前のエポキシ樹脂の懸濁物を滴下
し，電極への配線，電界の位相差および周波数
の組み合わせを変え，CNTの配列の方向や程
度を調べた。また，実験に使用した形状の電極
に電圧を印加したときに電極間に生じる電界を
差分法により求め，大きい方の電界の主 2 次
モーメントの方向で CNTが配列する方向を，
主 2次モーメントの差で CNTが配列する程度
を推定し，実験結果と比較した。
2.　実験方法
　2.1　供試材料および懸濁物の作製方法
　（1）　供試材料
　本研究で使用した CNTは昭和電工製 CNT
で，気相法により作製されている。CNTの寸
法は，直径 0.15 μ m，長さ 15 ～ 20 μ mであ
る。使用したエポキシ樹脂は，システムスリー
社製常温硬化型エポキシ樹脂であり，主剤と硬
化剤を混合して使用するタイプである。本研究
では CNTの配列の可能性を探るために硬化剤
を添加せず，エポキシ樹脂を硬化させなかった。
　（2）　 CNTとエポキシ樹脂の懸濁物の作
製方法
　エポキシ樹脂との混合前に，購入した CNT
をばらばらにする作業を行った。最終的な
CNT の重量含有率が 0.3wt% になるうように
CNTを取り，これにアセトンを加えた。CNT
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とアセトンの混合物をティシューグラインダで
1時間攪拌した。その後，超音波洗浄器で 1時
間超音波処理を行った。超音波洗浄器では超音
波の出力が小さく，完全には CNTをばらばら
にすることができなかった。アセトンを真空デ
シケータ中で気化させ，さらに温度 120°Cに
した恒温乾燥機中に 2時間入れ，CNTを乾燥
させた。
　以上の工程でばらばらにした CNTにエポキ
シ樹脂の主剤を適量加え，遊星式攪拌装置で攪
拌し，CNTとエポキシ樹脂の主剤の懸濁物を
作製した。
2.2　 使用した電極および電界印加の実験方
法
（1）　実験に使用した電極
　本研究で使用した二つ方向から異なった位相
や周波数を持つ電界を印加できる電極の摸式
図を図 1に示す。本研究では，前述の CNTと
エポキシ樹脂の懸濁物をこの電極の中央に滴
下し，電界印加の実験を行った。形状の決定に
あたっては，文献 12）を参考にした。電極の
材料としてプリント基板などに使われるガラス
繊維 /エポキシに厚さ 0.04mmの銅はくを張っ
た銅張基盤を用い，これにフライス盤などで溝
を彫って電極を作製した。電極には，図 1（a）
および（b）に示したように，配線Aと配線 B
の 2種類の配線を施した。
　電極の表面にポリビニルアルコールを蒸留水
で溶いたものを刷毛で塗り，約 10 分放置して
乾かし，ポリビニルアルコールの薄い皮膜を作
製した。ポリビニルアルコールの皮膜により電
気的絶縁を行った。
（2）電界印加の実験方法
　電極には，マルチファンクション・ジェネレー
タを使用して二つの正弦電圧を印加した。マル
チファンクション・ジェネレータから出力され
る 2種類の正弦電圧のピーク・トゥ・ピーク電
圧 Vp-p は 20V 一定とした。また，正弦電圧の
周波数 f1 と f2 の比 f2	/	 f1 は 1 および 2 の 2 種
類とした。周波数の比 f2	/	f1 が 1 の場合につい
ては，周波数 f1 および f2 が f1=	 f2=100Hz，f1=	
f2=10MHz の 2 種類で実験を行った。周波数の
比 f2	/	 f1 が 2 の場合については，周波数 f1 お
よび f2 が f1=100Hz，f2=200Hz で実験を行った。
またそれぞれの配線や周波数の組み合わせにお
いて，電極に印加する正弦電圧の位相差β	を
0°～ 180°の間で 30°ずつ変化させた。
　電界印加の実験は光学顕微鏡観察下で行っ
た。光学顕微鏡に付属のディジタルカメラで
CNTの配列の写真撮影を行い，後の解析に供
した。
3.　実験結果
図 1　	Schematic	view	of	 the	cathodes	and	the	circuits,	 (a)	
Circuit	A,	(b)	Circuit	B.
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3.1　 印加する正弦電圧の周波数の比が 1の
ときの実験結果
　同時に 2種類の電界を CNTとエポキシ樹脂
の懸濁物に印加して，CNTが配列する過程を
光学顕微鏡で観察した。配線Aで，印加する
正弦電圧の周波数 f1 および f2 が f1=	 f2=100Hz
で，印加する正弦電圧の位相差β	が 0°，90°，
180°のときの観察結果を図 2 に示した。正弦
電圧の間の位相差β	が変化しても電極A-D 間
および電極 B-C 間を結ぶように CNTが配列し
ている。図 2（a）に示した位相差βが 0°のと
きは斜め 45°方向に CNTが配列していたもの
が，図 2（b）に示した位相差βが 90°，図 2（c）
に示した位相差βが 180°と，位相差βが大き
くなるにつれてその配列がなくなり，電極A-C
間を結ぶようにCNTが配列するようになる。
　位相差β	が 0°のとき電極Aと電極 Cの間
に電位差を生じないため，この間で CNTは配
列しない。位相差β	が徐々に大きくなるにつ
れて電極Aと電極 Cの間の電位差が大きくな
り，電極A-C 間を結ぶようにCNTが配列する
ようになる。
　配線 Bで，印加する正弦電圧の周波数 f1 お
よび f2 が f1=	 f2=100Hz で，印加する正弦電圧
の位相差β	が 0°，90°，180°のときの観察結
果を図 3に示した。印加する正弦電圧の間の位
相差β	が変化しても隣り合う電極の近いとこ
ろを結ぶように CNTが配列する。位相差βが
大きくなるにつれて電極A-B 間を結ぶように
CNTが配列する。
　位相差β	が 0°のとき電極Aと電極 Bの間
に電位差を生じないが，位相差β	が大きくな
図 3		Experiment	confi	gurations	of	CNT	arrangement	with	phase	angle	β	between	the	applied	sinusoidal	voltages	in	Circuit	B,	
when	applied	voltage	frequencies	are	the	same;	f1=	f2=100Hz,	(a)	β	=	0°,	(b)	β	=90°,	(c)	β	=180°.
図 2		Experiment	confi	gurations	of	CNT	arrangement	with	phase	angle	β	between	the	applied	sinusoidal	voltages	in	Circuit	A,	
when	applied	voltage	frequencies	are	the	same;	f1=	f2=100Hz,	(a)	β	=	0°,	(b)	β	=90°,	(c)	β	=180°.
— 19 —
電界印加によるエポキシ樹脂中のCNTの方向制御に関する基礎的研究（鈴木・平）
るにつれてこれらの電極間で電位差が大きくな
る。この結果，位相差が大きくなるにつれてに
電極A-B 間を結ぶようにCNTが配列する。
　印加する正弦電圧の周波数が CNTの配列に
与える影響について検討するために，正弦電圧
の周波数を 10MHz にして実験を行った。配線
Aや配線 Bで，印加する正弦電圧のピーク・
トゥ・ピーク値を周波数が 100Hz のときと同
一とし，位相差を様々に変化させた。得られた
CNTの配列は，周波数が 100Hz のときと同様
となった。印加する正弦電圧が 10MHz までの
範囲では，CNTの配列に関して周波数依存性
がないと考えられる。
3.2　 印加する正弦電圧の周波数の比が 2の
ときの実験結果
　配線Aおよび配線 Bで，印加する正弦電圧
の周波数 f1 および f2 が f1=100Hz，f2=200Hz で，
印加する正弦電圧の位相差β	が 0°のときの観
察結果を図 4（a）および（b）に示した。配線
によりCNTの配列に違いがあるが，配線Aお
よび配線 Bのそれぞれでは位相差β	を変化さ
せても CNTの配列に差が生じない。また，こ
れらの結果は図 2（b）および図 3（b）に示し
た正弦電圧の周波数 f1 および f2 の比 f2	/	 f1 が
1 で，正弦電圧の位相差β	が 90°のときの結果
とほぼ同一である。
　印加する正弦電圧の周波数の比が 2のときに
は，配線Aでも配線 Bでも CNT の配列は印
加する正弦電圧の位相差の影響を受けなかっ
た。
4　CNTの配列のシミュレーション
4.1　 CNTの配列方向と配列の強さを決定
するパラメータ
　時間的に変化する電界中にある CNTに作用
する力のモーメントTについて考えよう。図 5
のように，大きさE0 の電界が x 軸と角度φを
なし，CNTの中心軸が x軸と角度θ	をなす場
合を考える。電界の大きさや方向が変化しない
とき，CNTのような細長く高い電気伝導性を
有する物体に作用する力のモーメントTは次
式で与えられる 7）。
図 4　	Experiment	confi	gurations	of	CNT	arrangement,	when	applied	voltage	frequencies	are	diff	erent;	f1=100Hz,	f2=200Hz,	(a)	
in	Circuit	A,	(b)	in	Circuit	B.
図５　	Defi	nition	of	 the	CNT	direction	 θ		and	the	electric	
fi	eld	direction	φ .
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（１）
ここで，aは細長い物体を回転だ円体で近似し
たときの長軸の半長，bは短軸の半長，ε1 は硬
化前のエポキシ樹脂等媒体の誘電率である。
　ここでの議論は，電界の大きさや方向の変化
によりCNTに作用する力のモーメントTがど
の程度変化するかなので，式（1）の中で電界
の大きさと方向の変化に影響を受けるE0
2sin2	
（φ－θ）に注目する。これをT’とする。時
間とともに変化するT’の時間平均 T¯’を次式
により求める。
　	
（２）
ここで，f は電界の周波数，t は時間であり，
電界の 2 次モーメント Ix，Iy および Ixy は次式
により与えられる。
（３）
（４）
（５）
ここで，Ex およびEy はぞれぞれ電界の x方向
成分および y方向成分である。
　式（2）で T¯’が 0となり，さらにその付近で
θが増加するとき，T¯’が +から－に転じる角
度ψ	は次式で与えられる。
（６）
　時間平均 T¯’の最大値 T¯’max について考える。
T¯’の方向θでの微分値が 0になるときの方向
をθm とすれば
（７）
式（7）を式（2）の 2乗に代入して
（８）
結局最大値 T¯’max は
（９）
　ところで，電界の主 2 次モーメント I1 およ
び I2 は，I1	_>	I2 として次式で与えられる。
（10）
式（9）で示した時間平均 T¯’の最大値 T¯’max は，
電界の主 2次モーメントの差 I1 － I2 に等しい。
すなわち，主 2 次モーメントの差 I1 － I2 は
CNTが受ける時間平均したモーメントに比例
すると言える。
　また，式（6）で求まる角度ψは，CNTに作
用する時間平均したモーメントが 0となり，さ
らにその付近でθが増加するとき時間平均した
モーメントが+から - に転じる角度，すなわち
CNTが配列すると予想される方向を示す。角
度ψは大きいほうの電界の主 2次モーメント I1
の方向も示す。
　本研究では，式（6）で与えられる大きいほ
うの電界の主 2次モーメントの方向で CNTが
配列する方向を，式（9）で与えられる電界の
主 2次モーメントの差で CNTが配列する程度
を予想する。
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4.2　 電界の主 2次モーメントを使った
CNTの配列のシミュレーション
　差分法により，各時間に電極にある電圧を
印加するときの電極間における静電界を求め
た。この電界を用いて，4.1 で説明したように，
CNTが配列する方向を大きいほうの電界の主
2次モーメントの方向ψ	で，CNTの配列の程
度を主 2次モーメントの差 I1 －	I2 で予想した。
　配線Aで電極に印加する正弦電圧の周波数
の比 f2/	f1が1で正弦電圧の位相差β	が0°，90°，
180°のときの結果を図 6（a）～（c）に，配線
Bで電極に印加する正弦電圧の周波数の比 f2/	
f1 が 1 で正弦電圧の位相差β	が 0°，90°，180°
のときの結果を図 7（a）～（c）に示した。配
線Aで電極に印加する正弦電圧の周波数の比
f2/	f1 が 2 のときの結果は，周波数の比 f2/	f1 が
1 で正弦電圧の位相差β	が 90°のときの結果図
6（b）に，配線 Bで電極に印加する正弦電圧
の周波数の比 f2/	 f1 が 2 のときの結果は，周波
数の比 f2/	 f1 が 1 で正弦電圧の位相差β	が 90°
のときの結果図 7（b）に一致した。
　各図では，線分の方向が大きいほうの電界の
主 2次モーメントの方向ψを，線分の長さが主
2次モーメントの差 I1 －	I2 を示している。た
だし，図が煩雑になるのを防ぐために，図に表
す主 2次モーメントの差の大きさの上限を 8×
104	V2/cm2 としている。
　凡例中の電界の 2次モーメントの大きさ 5.0
× 103	V2/cm2，1.125 × 104	V2/cm2，2.0 × 104		
V2/cm2，3.125 × 104	V2/cm2，8 × 104	V2/cm2
をピーク・トゥ・ピーク値で評価した一方向
の正弦電界の大きさに換算すると，200V/cm，
300V/cm，400V/cm，500V/cm，800V/cm と
なる。
図７		Simulated	CNT	arrangement	direction	and	 intensity	with	phase	angle	 β	between	the	applied	sinusoidal	voltages	 in	
Circuit	B,	(a)	β	=	0°,	(b)	β	=90°,	(c)	β	=180°.
図６　	Simulated	CNT	arrangement	direction	and	intensity	with	phase	angle	β	between	the	applied	sinusoidal	voltages	in	
Circuit	A,	(a)	β	=	0°,	(b)	β	=90°,	(c)	β	=180°.
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　電界が一方向になる電極を用いて , 今回の実
験で使用した CNTとエポキシ樹脂の懸濁物中
の CNTを配列させるための最小の一方向電界
の大きさを求めたが，その大きさは 200V/cm
であった。凡例中の最小値 5.0 × 103	V2/cm2 は
この値を 2次モーメントに換算したときの値で
ある。
　図 6に示した配線Aで電極に印加する正弦
電圧の周波数の比 f2/	 f1 が 1 の場合の CNTの
配列方向や程度の予想結果は，図 3 に示した
同一条件での実験結果と，図 7に示した配線B
で電極に印加する正弦電圧の周波数の比 f2/	 f1
が 1 の場合の CNTの配列方向や程度の予想結
果は，図 4に示した同一条件での実験結果とそ
れぞれ一致している。
　大きいほうの電界の主 2次モーメントの方向
や主 2次モーメントの差で，方向や大きさが変
化する電界下における CNTの配列方向や程度
を予想することができることがわかった。
　印加する正弦電圧の周波数の比 f2/	 f1 を 1 以
外にすると，周波数の比 f2/	 f1 が 1 で位相差β	
が 90°のときの結果に一致すると予想されるこ
とを示す。いま，2次元平面上の任意の点で，
2 組の電極によって生じる電界の x 方向成分
Ex，および y 方向成分 Ey は次式のように与え
られるものとする。
（11）
（12）
ここで，下添え字 1および 2は，それぞれの電
極の組み合わせを示し，2Aが振幅，fが周波数，
αがそれぞれの電極の組み合わせによって生じ
る電界の方向が x軸となす角度を表す。
　式（11）と式（12）のように電界の各方向成
分が与えられると，式（3）～式（5）に示した
電界の 2次モーメント Ix，Iy および Ixy はそれ
ぞれ
（13）
（14）
（15）
となる。これらの式より，電界の 2次モーメン
トは，印加する正弦電圧の周波数の比 f2/	 f1 が
1 以外のときと，比 f2/	 f1 が 1 で位相差β	がπ
/2 のときで等しいことがわかる。
　以上と 4.1 の議論より，本研究で取り扱った
ような，2組の電極に正弦電圧を印加して生じ
るCNTの配列は，正弦電圧の周波数の比 f2/	f1
が 1 以外のときと比 f2/	f1 が 1 で位相差β	がπ
/2 のときで等しくなると言える。
5.　結　　　言
　本研究においては，二つ方向から異なった位
相や周波数を持つ電界を CNTと硬化前のエポ
キシ樹脂の懸濁物に印加して，CNTの配列の
方向や程度を調べた。また，CNTの配列の方
向と程度を数値計算により予想した。得られた
主な知見は以下の通りである。
（１）　印加する正弦電圧の周波数の比が 1のと
き，電圧の位相が変化すると，CNTの配
列の方向や程度が変化した。
（２）　印加する正弦電圧の周波数の比が 1のと
き，周波数が 100Hz のときと 10MHz のと
きとで，同様のCNTの配列が観察された。
（３）　印加する正弦電圧の周波数の比が 2のと
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き，電圧の位相が変化しても CNTの配列
の方向や程度に変化がなかった。またこの
とき観察される CNTの配列の様相は，周
波数の比が 1で，正弦電圧の位相差が 90°
のときの結果とほぼ同一であった。
（４）　大きいほうの電界の主 2次モーメントの
方向で CNTの配列方向を，主 2次モーメ
ントの差で CNTの配列の程度を予想した
ところ，実験結果と一致した。これらのパ
ラメータを使って CNTの配列の方向や程
度が予想できることがわかった。
（５）　印加する正弦電圧の周波数の比が 1以外
のとき，周波数や位相が変化しても CNT
の配列の方向や程度に変化がなく，またこ
のとき観察される CNTの配列の様相は，
周波数の比が 1 で，正弦電圧の位相差が
90°のときの結果と同一になることを解析
的に示した。
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